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@ Hochtemperatur-Brennstoffzelten-Stapel und Verfahren zu seiner Herstellung 

(§7) Bei der Fugung eines Hochtemperatur-Brennstoffzellen- 
Stapels tritt grundsatzlich das Problem einer gro&flachigen 
Kontaktierung der Grenzflachen-Elektrode - bipolare Platte 
auf. Infotge der Restwelitgkeit von Eiektrolyt und darauf 
aufgebrachten Elektroden und der daraus resultierenden 4 
Ausbildung von schiecht elektrisch leitenden Interdiffusions- 
schichten an Kontaktlucken, sinkt infolge des daraus resul- 
tierenden Anstiegs des Innenwiderstandes des Stapels der 
Gesamtwirkungsgrad. 

Zur Behebung dieses Mangels ist erfindungsgemaS vorgese- 
hen. daS bei einem Hochtemperatur-Brennstoffzelten-Stapel 
(2) mindestens eine Funktionsschicht {20, 22) vorgesehen ist, .2 
die zwischen Elektrode (10, 12) und bipofarer Platte (16, 18) 
angeordnet und im Bereich der Betriebstemperatur des 
Stapels (2) elektronisch leitend und leicht verformbar ist. 
Die Erfindung ist bei alien Hochtemperatur-Brennstoffzellen- 
■ Stapeln einsetzbar. 
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Beschreibung 

Die Erfindung bezieht sich auf einen Hochtempera- 
turbrennstoffzellenstapel und auf ein Verfahren zur 
Herstellung eines solchen Stapeis. 

Eine Hochtemperaturbrennstoffzelle (HTBZ)- auch 
solid oxide fuel cell (SOFC) genannt — eignet sich infol- 
ge der relativ hohen Betriebstemperaturen, die im Be- 
reich von 800 bis 1100° C liegen, dazu, auBer Wasser- 
stoffgas und Kohlenmonoxid auch Kohlenwasserstoffe, 
wie z. B. Erdgas oder flOssig speicherbares Propangas, 
mit Sauerstoff oder Luftsauerstoff elektrochemisch urn- 
zusetzen. Durch Zusatz von Wasserdampf zum Brenn- 
stoff kann bei den hohen Temperaturen jede RuBbil- 
dung vermieden werden. 

Hochtemperaturbrennstoffzellen sind beispielsweise 
aus dem Fuel Cell Handbook, Appelby and Foulkes, 
New York 1989, bekannt Solche Hochtemperatur- 
brennstoffzellen sind ublicherweise planar aufgebaut 
Dabei wird ein temperaturbedingt fester Elektrolyt in 
Form eines dunnen Piattchens, das im wesentlichen aus 
Yttriumoxid stabilisiertem Zirkonoxid besteht, zwi- 
schen den Elektroden angeordnet Diese Anordnung 
wird auch Elektroden- Elektrolyt anordnung genannt. 
Die Elektroden, d. h. die Anode und die Kathode, liegen 
auf gegenOberliegenden Seiten am Elektrolyten an oder 
sind auf diesem aufgesintert. Die Anode besteht ubli- 
cherweise aus einem porosen Nickel-Zirkonoxid-Cer- 
met, das fur die obengenannten Reaktanten gasdurch- 
lassig ist Die Kathode besteht ublicherweise aus einem 
Perowskit der Lanthan-Strontium-Manganate, der 
ebenfalls wie die Anode poros und fur die Oxidanten 
durchlassig ist Der Elektrolyt ist so ausgelegt, daB er 
selbst bei den hohen Betriebstemperaturen gasundurch- 
lassig und Sauerstoffionen-leitend ist 

AuDen an den beiden Elektroden liegen metallische 
oder keramische Platten, sogenannte bipolare Platten 
oder Endplatten, an. Sie bestehen aus einem gut elek- 
trisch leitenden Material und weisen Versorgungskana- 
le, sogenannte Rillenfelder, fur die Zuleitung eines sau- 
erstoffhaitigen Gases an die Kathode und eines Brenn- 
stoffes an die Anode sowie fur die Abfuhrung eines 
Oxidationsproduktes, wie z. B. Wasser oder Kohlendi- 
oxid, auf. Diese bipolaren Platten oder Endplatten kon- 
taktieren die Elektroden und stutzen dabei mit den Ran- 
dern der Rillen die Elektroden der Festelektrolytplatt- 
chen ab. Oft sind sie an ihren Randern mit Durchbru- 
chen zur Gaszuleitung und Gasableitung versehen. 

Ein Stapel von Hochtemperaturbrennstoffzellen ist 
ublicherweise aus abwechselnd aufeinander gestapelten 
Festelektrolytplattchen mit darauf aufgebrachten Elek- 
troden, Fensterfolien und bipolaren Platten aufgebaut. 
Hierbei bestehen die Fensterfolien aus dem gleichen 
Material wie die bipolaren Platten und haben etwa die 
Starke der auf den Festelektrolytplattchen aufgesinter- 
ten Elektroden. Sie sind zwischen den bipolaren Platten 
und den Festelektrolytplattchen eingesetzt Sie dienen 
dazu, die Elektrolytplattchen mitsamt den Elektroden 
und einen sie umgebenden Rahmen uber die jeweiligen 
Randbereiche gasdicht miteinander zu verbinden. Zu- 
gleich dichten die Fensterfolien uber den Rand der Elek- 
trolytplattchen und Qber den die Elektrolytplattchen 
umgebenden Rahmen die anoden- und kathodenseiti- 
gen Gasraume gegeneinander und zu den Durchbru- 
chen im Rahmen ab. Der die Elektrolytplattchen umge- 
bende Rahmen, die bipolaren Platten und die Fensterfo- 
lien sind in einem Hochtemperaturbrennstoffzellensta- 
pel unter Zwischenschaltung eines uber der Betriebs- 



7 602 Al 

2 

temperatur schmelzenden Lotes miteinander gasdicht 
verlotet Bei diesem Verfahrensschritt, auch Fugung 
(Dichtung) des Stapeis genannt, kann die Temperatur 
kurzzeitig 1300°C erreichen. 
5 Um den Innenwiderstand eines Brennstoffzellensta- 
pels moglichst gering zu halten, ist ein besonderer Au- 
genmerk auf eine hinreichend gute flachige elektrische 
Kontakterung der einzelnen plattenformigen Elemente 
des Stapeis zu legen. Hierbei stellt im besonderen eine 

to hinreichend gute flachige Kontaktierung der Elektro- 
den und der bipolaren Platten ein besonderes Problem 
dar, das sich nachteilig auf den Obergangswiderstand 
zwischen der Elektrode und der bipolaren Platte aus- 
wirken kann. Durch die Restwelligkeit der Festelektro- 

15 lytplattchen und die Dickenschwankungen der Elektro- 
den erfolgt der Kontakt zwischen Elektroden- Elektroly- 
tanordnung und bipolarer Platte nur auf einem Teil der 
Elektrodenflache. An den ubrigen Stellen bleiben Spal- 
ten im Bereich einiger 10 u.m. Des weiteren bilden sich 

20 bei dem Oberstromen von heiQen Reaktanten uber die 
metallische bipolare Platte schlecht leitende Deck- 
schichten. AuBerdem konnen sich durch die Diffusion 
von Elementen aus der bipolaren Platte in die Elektro- 
den oder aus den Elektroden in die bipolare Platten 

25 ebenfalls schlecht leitende Interdiffusionsschichten aus- 
bilden. Des weiteren kann die Interdiffusion zu einer 
Beeintrachtigung der elektrochemischen Eigenschaften 
der Brennstoffzellen fuhren. Infolge der obengenannten 
Fakten hat sich bisher der Innenwiderstand des gesam- 

30 ten planaren Hochtemperaturbrennstoffzellenstapel 

beim Betrieb erhoht 

Der Erfindung liegt daher die Aufgabe zugrunde, ei- 
nen Hochtemperaturbrennstoffzellenstapel und ein 
Verfahren zu seiner Herstellung anzugeben, die es er- 

35 lauben, die Elektrode und die bipolare Platte groQfla- 
chig zu kontaktieren und dadurch den Obergangswider- 
stand sowie den auch daraus resultierenden Innenwider- 
stand des Brennstoffzellenstapels moglichst klein zu hal- 
ten. 

40 Bezuglich des Hochtemperaturbrennstoffzellensta- 
pels wird die Aufgabe erfindungsgemaB dadurch gelost, 
daB mindestens eine Funktionsschicht vorgesehen ist, 
die zwischen einer Elektrode und einer daran anliegen- 
den bipolaren Platte angeordnet ist und im Bereich der 

45 Betriebstemperatur des Stapeis elektronisch leitend und 
leicht verformbar ist 

Bezuglich des Verfahrens wird die Aufgabe erfin- 
dungsgemaB dadurch gelost, daB vor der Fugung (Dich- 
tung) des Stapeis zwischen Elektrode und bipolarer 

so Platte eine Funktionsschicht eingebracht wird. 

Hierdurch wird erreicht daB nach der Fugung des 
Stapeis ein groBflachiger Kontakt zwischen Elektrode 
und bipolarer Platte eingestellt ist Dabei gleicht die 
Funktionsschicht nun die Oberflachenunebenheiten der 

55 bipolaren Platte und der Elektrode derart aus, daB infol- 
ge der leichten Verformbarkeit der Schicht das Schicht- 
material in die den Obergangswiderstand erhohenden 
Kontaktlucken eingetragen wird. Infolge der elektroni- 
schen Leitfahigkeit im Bereich der Betriebstemperatur 

6o des Stapeis verringert die zwischen Elektrode und bipo- 
larer Platte eingebrachte Funktionsschicht den Ober- 
gangswiderstand des Kontaktes bipolare Platte-Elek- 
trode betrachtlich. 

Zum guten Eintrag der Funktionsschicht in die Kon- 

65 taktlucken zwischen Elektrode und bipolarer Platte bei 
der Fugung des Stapeis ist es vorteilhaft wenn die Funk- 
tionsschicht bis zu der Temperatur, bei der die Fugung 
(Dichtung) des Stapeis erfolgt, plastisch verformbar ist. 
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In vorteilhafter Ausgestaltung der Erfindung konnen 
die Anoden- und/oder die Kathodenfunktionsschicht, 
d. h. die zwischen Anode bzw. Kathode und bipolarer 
Platte angeordnete Funktionsschicht, aus Fasern aufge- 
baute filz- oder gewebeartige Matten umfassen. Hier- 5 
durch ist die leichte Verformbarkeit der Funktions- 
schichten gewahrleistet. 

Hierbei konnen die Matten aus Fasern eines geeigne- 
ten Anoden- bzw. Kathodenkontaktmaterials aufgebaut 
sein. Alternativ konnen die Matten aus geeignetem Fa- 10 
sermaterial aufgebaut sein, das mit geeignetem Anoden- 
bzw. Kathodenkontaktmaterial beschichtet ist. Hierbei 
wird unter geeignetem Anoden- und Kathodenkontakt- 
material sowie geeignetem Fasermateriai Materialien 
verstanden, die eine gute elektronische Leitfahigkeit im 15 
Temperaturbereich zwischen 700 und 1 100° C sowie ei- 
nen an die Elektroden und die metallische bipolare Plat- 
te angepaBten thermischen Ausdehnungskoeffizienten 
aufweisen. AuBerdem sollen diese Materialien sinterak- 
tiv gegeniiber Elektroden und metallischer bipolarer 20 
Platte sein, jedoch dabei ohne ungunstige gegenseitige 
Beeinflussung besonders hinsichtlich der thermischen 
Ausdehnung der Elektrode und der bipolaren Platte und 
der elektrischen Leitfahigkeit der Elektrode und der 
bipolaren Platte sein. AuBerdem sollen die eiektroche- 25 
mische Aktivitat der Elektrode und die katalytische Ei- 
genschaft der Anode hinsichtlich der Methanoxidation 
oder Reformierungs- und Shifterreaktion unbeeinfluBt 
bleiben. Des weiteren sollen diese Materialien eine Dif- 
fusionssperre fiir Chrom aus der bipolaren Platte bilden. 30 

AIs Kathodenkontaktmaterial eignen sich dabei in 
vorteilhafter Weise leitfahige Perowskite der Lantan- 
Manganate und/oder -Kobaltate und/oder -Chromate. 
Im besonderen eignet sich hierfur ein Lanthan-Stronti- 
um-Perowskit der chemischen Zusammensetzung 35 
Lai -a Sr n (Mm_y-z Co y Cr z ) 0 3 - Y oder ein Lanthan- 
Kalzium-Perowskit der chemischen Zusammensetzung 
Lai - n Sr n (Mni - y - z Co y Cr z ) O3-Y- Die genannten Ma- 
terialien gewahrleisten, daB zwischen der Kathode und 
der bipolaren Platte eine Funktionsschicht eingebracht 40 
ist, die die obengenannten Anforderungen erfullt und 
damit zu einer erheblichen Verringerung des Ober- 
gangswiderstandes zwischen Kathode und bipolarer 
Platte beitragt. 

In vorteilhafter Weise kann das Anodenkontaktmate- 45 
rial einen oder mehrere der Bestandteile Ruthenium 
(Ru), Nickel (Ni), Nickeloxid (NiO) und Cermets aus 
Nickel und Yttrium-stabilisiertem Zirkonoxid 
{YiOzJZxQi) umfassen. Hierdurch wird auch fur den 
Kontakt zwischen Anode und bipolarer Platte ein Kon- 50 
taktmaterial geschaffen, das die bereits beziiglich des 
Kathodenkontaktmaterials genannten Eigenschaften 
aufweist und erheblich zur Verringerung des Ober- 
gangswiderstandes zwischen Anode und bipolarer Plat- 
te beitragt. t 55 

AIs Fasermateriai, das zur Beschichtung mit dem An- 
oden- und/oder Kathodenkontaktmaterial geeignet ist, 
konnen hochwarmfeste, korrosionsbestandige Materia- 
lien vorgesehen sein. Im besonderen sind dies einer der 
beiden Edelstahle mit den zugehorigen Werkstoffnum- 60 
mern DIN 1.4767 und 1.4541, die einen Chromanteil zwi- 
schen 15 und 30 Gew.-% aufweisen sollen. 

In zweckmaBiger Weiterbildung der Erfindung kann 
die Funktionsschicht auf die Oberflache der Elektrode 
und/oder auf die Oberflache der bipolaren Platte aufge- 65 
bracht werden. Hierdurch wird erreicht, daB bereits 
durch das Aufbringen der Funktionsschicht auf einen 
der beiden oder auf beide Oberflachen, zwischen denen 
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die Funktionsschicht angeordnet ist, ein mechanisch gut 
haftender Kontakt zwischen Oberflache und Funktions- 
schicht erreicht wird. 

Urn die bei der Fugung des Stapels auftretenden Kon- 
taktliicken zwischen Elektrode und bipolarer Platte in 
vorteilhafter Weise ausfuilen zu konnen, kann die 
Schichtdicke der Funktionsschicht zwischen 5 und 
100 jxm, vorzugsweise zwischen 5 und 50 jim, im unge- 
sinterten Zustand betragen. Andererseits sind sie aber 
noch so diinn, daB die zwischen Elektroden und bipola- 
ren Platten angeordneten Gasraume nicht verstopft 
werden konnen. 

AIs einfache Verfahren zur Aufbringung des Anoden- 
und/oder Kathodenkontaktmaterials konnen ein Sieb- 
druck- oder ein Kaltspritzverfahren verwendet sein. Bei 
beiden Verfahren wird das Kontaktmaterial mit einem 
oder mit mehreren der handelsublichen Zusatze organi- 
scher Binder, anorganischer Binder, Gleithilfsmittel, Di- 
spergierhilfsmittel, Verdicker, Filmbildehilfsmittel und 
Losungsmittel erganzt Grundsatzlich konnen jedoch 
auch andere bekannte Oberflachenbeschichtungsver- 
fahren verwendet werden, wie z. B. das Plasma- oder 
Flammspritzen, das Sputtern, das Walzen, die Elektro- 
phorese, die elektrostatische Pulverbeschichtung, die 
Folienziehtechnik, die DVD/PVD-Beschichtung oder 
das GieBverfahren. 

Zur Verbesserung der Haftung der Funktionsschicht 
auf der Elektrode und/oder der bipolaren Platte und zur 
Ausbildung einer chemischen Reaktion zwischen den 
Grenzflachen Elektrode, bipolare Platte/Funktionsma- 
terial ist es zweckmaBig, wenn die Funktionsschicht vor 
der Fiigung (Dichtung) des Stapels warmebehandelt 
wird, wobei die Temperatur vorzugsweise zwischen 500 
und 1100° Cliegt. 

Alternativ kann die Funktionsschicht aber auch als 
Grunfolie, d. h. als Folie mit ungesintertem Kontaktma- 
terial, in den Stapel eingebracht werden. Ebenso kann 
die Funktionsschicht als keramisches Flies in den Stapel 
eingebracht werden. Grunfolie und keramisches Flies 
werden bei der Fiigung des Stapels gesintert. 

Weitere Ausgestaltungen der Erfindung sind den 
ubrigen Unteranspriichen zu entnehmen. 

Ausfuhrungsbeispiele der Erfindung werden anhand 
der Zeichnung naher erlautert. Dabei zeigen: 

Fig. 1 einen Ausschnitt aus einem Hochtemperatur- 
brennstoffzellenstapel mit auf der bipolaren Platte auf- 
gebrachten Funktionsschichten vor der Fiigung; 

Fig. 2 einen Ausschnitt aus dem Brennstoffzellensta- 
pel der Fig. 1 nach der Fiigung des Stapels; 

Fig. 3 einen anderen Ausschnitt aus dem Hochtempe- 
raturbrennstoffzellenstapel der Fig. 1 und 2 mit auf den 
Elektroden aufgebrachten Funktionsschichten, vor der 
Fugung des Stapels, und 

Fig. 4 den Ausschnitt der Fig. 3 nach der Fugung des 
Stapels. 

Gleiche Teile in den Fig. 1 bis 4 haben gleiche Be- 
zugszeichen. 

Fig. 1 zeigt einen Ausschnitt aus einem Hochtempe- 
raturbrennstoffzellenstapel 2, im folgenden kurz Stapel 
genannt. In dem dargestellten Ausschnitt erkennt man 
zwei Hochtemperaturbrennstoffzellen 4, 6 desselben 
Aufbaus, die jeweils ein Festelektrolytplattchen 8 und 
auf gegenuberliegenden Seiten des Festelektrolytplatt- 
chens 8 jeweils eine auf das Festelektrolytplattchen 8 
aufgesinterte Anode 10 und Kathode 12 umfassen. Das 
Festelektrolytplattchen 8 besteht aus Yttriumoxid-sta- 
bilisiertem Zirkonoxid. Die Anode 10 besteht aus einem 
Nickel-Zirkonoxid (YSZ)-Cermet Die Kathode 12 be- 
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steht aus im Ausfilhrungsbeispiel aus einem Lantan- 
Strontium-Perowskit der chemischen Zusammenset- 
zung Lao,s Sro,s Mn03. An den Randern des Elektrolyt- 
pl&ttchens 8 ist FUgemateriai 14 mittels eines organi- 
schen Binders, welcher sich bei der Fugung des Stapels 2 5 
verfluchtigt, haftend aufgebracht 

Zwischen den Hochtemperaturbrennstoffzeilen 4, 6, 
im foigenden kurz Brennstoffzellen genannt, sind zwei 
elektrisch leitend miteinander verbundene, metallische 
Platten 16, 18 angeordnet, die gemeinsame die bipolare 10 
Platte bilden. Die bipolaren Platte 16, 18 besteht bei- 
spielsweise aus der im Handel erhaltlichen Metallegie- 
rung unter der Bezeichnung Haynes-Alloy 230 (HA 
230). Sie konnen aber ebenso auch aus austenitischen 
Stahlen und hochwarmfesten korrosionsbestandigen 15 
Edelstahlen, insbesondere aus den Metallegierungen 
mit den Werkstoffnummern DIN 1.4767 und 1.4541, die 
einen Chromanteil zwischen 15 und 30 Gew.-°/o haben, 
bestehen. 

Auf der der Kathode 12 zugewandten Oberflache der 20 
Platte 16 ist eine Kathodenfunktionsschicht 20 aufge- 
bracht Die Kathodenfunktionsschicht 20 ist im AusfQh- 
rungsbeispiel eine siebgedruckte Funktionsschicht aus 
einem Lanthan-Strontium-Manganat-Perowskit der 
chemischen Zusammensetzung Lao,8 Sroa Mn03- 25 

Auf der der Anode 10 zugewandten Oberflache der 
bipolaren Platte 18 ist eine Anodenfunktionsschicht 22 
angeordnet Die Anodenfunktionsschicht 22 ist eine 
ebenfalls siebgedruckte Funktionsschicht die aus Ni/ 
YSZ-Cermet besteht Das Material der beiden Funk- 30 
tionsschichten 20, 22 liegt im Ausfiihrungsbeispiel in 
Form einer filzartigen Matte vor. Denkbar ware es 
auch, aus diesen Materialien gewebeartige Matten zu 
verwenden. 

Beide Funktionsschichten 20, 22 konnen alternativ 35 
auch nach dem Kaltspritzverfahren auf die Oberflache 
der bipolaren Platten 16, 18 aufgebracht werden. Eben- 
so ist es denkbar, die Funktionsschichten 20, 22 nach 
andere, derzeit bekannte Oberfiachenbeschichtungsver- 
fahren aufzubringen. 40 

Infolge der genannten Kontaktmaterialwahl und Be- 
schaffenheit der Funktionsschichten 20, 22 sind die 
Funktionsschichten 20, 22 bezugltch ihrer elektrischen 
Leitfahigkeit, ihrer thermischen Ausdehnung und ihrer 
Korrosionsbestandigkeit gegenuber den sie umgeben- 45 
den Materialien angepaBt. AuBerdem sind die Funk- 
tionsschichten 20, 22 gut elektronisch leitend und zumin- 
dest bis zu der Temperatur, bei der die Fugung des 
Stapels 2 erfolgt, plastisch verformbar. Die Schichtdicke 
der ungesinterten Funktionsschichten wird im Ausfiih- 50 
rungsbeispiel zwischen 5 und 100 u,m eingestellt 

In Fig. 2 ist derselbe Ausschnitt aus dem Stapel 2 nach 
der Fugung des Stapels 2 dargestellt Die Fugung des 
Stapels 2 erfoigte bei einer Temperatur von etwa 
1200°C Bei dieser Temperatur ist das Fiigematerial 14 55 
plastisch verformbar und dichtet nun gasdicht zwischen 
dem FestelektrolytplSttchen 8 und den Randern der 
Platten 16, 18. Zugleich findet bei dieser Temperatur ein 
Versintern des Fugematerials 14 sowohl mit dem Elek- 
trolytpl&ttchen 8 als auch mit den Platten 16, 18 zu ei- 60 
nem festen Verbund statt. Die Oberflache der Kathode 
12 und der Anode 10 liegt nun teilweise direkt an der 
Oberflache der Platten 16 bzw. 18 an. An diesen Stellen 
ergibt sich bei der Filgung des Stapels 2 von ganz alleine 
ein guter elektrischer Kontakt zwischen Elektrode und 65 
bipolarer Platte 16, 18. Infolge der Restwelligkeit von 
Elektrolytplattchen, Elektroden 10, 12 und bipolaren 
Platten 16, 18 wiirden nach der Fugung des Stapels ohne 



darin eingebrachte Funktionsschichten 20, 22 Kontakt- 
lucken an den Kontaktflachen Elektrode-bipolare Platte 
ubrigbleiben, die nicht zum elektrischen Kontakt und 
damit zur Stromleitung beitragen. Diese KontaktlQcken 
sind nun vollstandig durch die Funktionsschichten 20, 22 
ausgefiillt Da sowohl das Anoden- als auch das Katho- 
denkontaktmaterial bis zu der Temperatur, bei der die 
Fugung des Stapels 2 erfoigte, plastisch verformbar wa- 
ren, lieBen sich die Kontaktmaterialien zus&tzlich noch 
aus den Bereichen, an denen auch ohne Funktions- 
schicht 20, 22 ein guter elektrischer Kontakt bestand, 
verdrangen und trugen damit zur Auffiillung der Kon- 
taktlQcken bei. Infolge der genannten Dickeneinstellung 
der Funktionsschichten bleiben immer noch ausrei- 
chend groBe Gasraume 24 bzw. 26 iiber den Kathoden- 
und Anodenoberflachen iibrig, wobei der Kathode 12 
iiber die Kathodengasraume 24 ein sauerstoffhaitiges 
Gasgemisch und der Anode 10 iiber die Anodengasrau- 
me 26 ein brennstoffhaltiges Gasgemisch zugefuhrt 
wird. 

Der Obergangswiderstand, d. h. der Flachenwider- 
stand des Kontakts Elektrode 10, 12 — bipolare Platte 
16, 18, betragt in dem in Fig. 2 dargestellten Ausfiih- 
rungsbeispiel nach einer Betriebsdauer von einigen 
Stunden weniger als 10 mQ/cm 2 . Dieser Wert n£hert 
sich im fortlaufenden Betrieb des Stapels 2 asymptotisch 
einem noch geringfiigig niedrigeren Wert an. Damit ist 
der Flachenwiderstand jedoch um eine Zehnerpotenz 
kleiner als bei Hochtemperaturbrennstoffzellenstapeln 
ohne zwischen Elektrode und bipolarer Platte angeord- 
nete Funktionsschichten. 

In Fig. 3 ist ein anderer Ausschnitt aus demselben 
Stapel 2 mit zwei anderen, jedoch gegenuber der Fig. 1 
baugleichen Brennstoffzellen 28, 30 vor der Fugung des 
Stapels 2 dargestellt Alternativ zu der in Fig. 1 darge- 
stellten Aufbringung der Funktionsschichten 20. 22 auf 
die bipolaren Platte 16, 18 sind die Funktionsschichten 
20, 22 hier direkt auf die Kathode 12 der Brennstoffzelle 
28 bzw. auf die Anode 10 der Brennstoffzelle 30 aufge- 
bracht worden. Die Funktionsschichten 20, 22 sind hier 
auf die Elektroden 10, 12 kaltgespritzt worden und wei- 
sen die gleiche Beschaffenheit und chemische Zusam- 
mensetzung auf wie dies schon zu den Fig. 1 und 2 be- 
schrieben worden ist Zur Erhdhung der Haftfestigkeit 
der Funktionsschichten 20, 22 auf der Kathode 12 bzw. 
der Anode 10 wurde die Elektroden- 10,12-Festelektro- 
lytplattchen 8 mit den darauf aufgebrachten Funktions- 
schichten 20, 22 einer Warmebehandlung unterzogen, 
bei der gleichzeitig die Anode 10 und die Kathode 12 auf 
dem Festelektrolytplattchen 8 verfestigt wurde. Die 
Temperatur lag dabei zwischen 500 und 1 100°C. 

In Fig. 4 ist der Ausschnitt aus dem Stapel 2 gemaB 
der Fig. 3 nach der Fugung des Stapels 2 dargestellt. 
Wie schon anhand Fig. 2 erlautert, stellt sich auch hier 
mittels des FQgematerials 14 ein gasdichter Verbund 
von bipolaren Platten 16, 18 und den Randern des Fest- 
elektrolytplattchens 8 ein. Auch hier liegen die Kathode 
12 der Brennstoffzelle 28 und die Anode 10 der Brenn- 
stoffzelle 30 nur teilweise an den bipolaren Platten 16 
bzw. 18 an. Wie ebenfalls schon in Fig. 2 dargestellt und 
zu Fig. 2 beschrieben, wird die Restwelligkeit von An- 
ode 10 und Kathode 12 durch die Funktionsschicht 22 
bzw. 20 ausgeglichen, so daB einerseits ein groBflachiger 
Kontakt von bipolarer Platte 16, 18 und Elektroden mit 
einem damit verbundenen kleinen Obergangswider- 
stand eingestellt wird und andererseits noch hinreichend 
groBe Kathoden- und Anodengasraume 24, 26 in den 
Rillen der bipolaren Platten 16, 18 zur Gaszu- und ab- 
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fuhr ubrigbleiben. Auch hier stellt sich nach wenigen 
Betriebsstunden ein Obergangswiderstand von kleiner 
als 10 mQ/cm 2 ein, der sich wahrend des fortdauernden 
Betriebs des Stapels 2 asymptotisch einem nur noch 
geringfiigig niedrigeren Endwert nahert. 

Alternativ zu den in den Fig. 1 bis 4 gezeigten Aus- 
fuhrungsformen kann das Anoden- und Kathodenkon- 
taktmateriai auch auf ein geeignetes Fasermaterial auf- 
gebracht werden und dann mit diesem zusammen zwi- 
schen Elektrode 10, 12 und bipolare Platte 16, 18 des i 
Stapels 2 eingebracht werden. Das Fasermaterial, das 
praktisch als eine Art Tragermaterial fur das Kontakt- 
material dient, kann aus hochwarmfesten korrosionsbe- 
standigen Materialien und dabei insbesondere beispiels- 
weise aus einem der beiden Edelstahle mit den zugeho- i 
rigen Werkstoffnummern DIN 1.4767 und 1.4541 sowie 
mit einem Chromanteil zwischen 15 und 30 Gew.-% be- 
stehen. 

In einer weiteren alternativen Ausgestaltung kann die 
Funktionsschicht auch ein geeignetes metallisches Netz 2 
umfassen, das mit dem fContaktmaterial beschichtet ist. 
Bei dieser Vorgehensweise kann die Funktionsschicht 
auch metallische Netze unterschiedlicher Drahtstarke 
und Maschenweite umfassen, die mit Kontaktmaterial 
beschichtet sind. Dabei konnen die metailischen Netze 2 
zunachst beschichtet werden und dann zwischen Elek- 
trode und bipolare Platte des Stapels 2 eingebracht wer- 
den. Alternativ konnen sie jedoch auch auf die Elektro- 
de oder die bipolare Platte aufgewalzt (einkaiandriert) 
werden und daran anschliefiend mit Kontaktmaterial 3 
beschichtet werden. Bedarfsweise konnen die Funk- 
tionsschichten auch aus mehreren Teilschichten aufge- 
baut sein. 

In all den zuletzt genannten und nicht in einer geson- 
derten Figur dargestellten Ausfuhrungsformen wird der 3 
Obergangswiderstand an der Grenzflache Elektrode — 
bipolare Platte erheblich gegenuber den Ausfuhrungen 
ohne diese Funktionsschichten abgesenkt. Damit sinken 
der resultierende Innenwiderstand des gesamten Sta- 
pels und damit auch die elektrischen Leistungsverluste 4 
beim Betrieb eines Hochtemperaturbrennstoffzellen- 
stapels. 
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5. Hochtemperaturbrennstoffzellen-Stapel nach 
Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, daB die Mat- 
ten aus geeignetem Fasermaterial aufgebaut sind, 
das mit geeignetem Anoden- bzw. Kathodenkon- 
taktmaterial beschichtet ist. 

6. Hochtemperaturbrennstoffzellen-Stapel nach 
Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daB 
die Funktionsschicht ein geeignetes metallisches 
Netz umfaBt, welches mit Kontaktmaterial be- 
schichtet ist. 

7. Hochtemperaturbrennstoffzellen-Stapel nach ei- 
nem der Anspruche 1, 2 oder 6, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Funktionsschicht metallische Net- 
ze unterschiedlicher Drahtstarke und Maschenwei- 
te umfaBt, welche mit Kontaktmaterial beschichtet 
sind. 

8. Hochtemperaturbrennstoffzellen-Stapel nach ei- 
nem der Anspruche 4 bis 7, dadurch gekennzeich- 
net, daB das Kathodenkontaktmaterial leitfahige 
Perowskite der Lantan-Manganate und/oder -Ko- 
baltate und/oder Chromate umfaBt. 

9. Hochtemperaturbrennstoffzellen-Stapel nach 
Anspruch 8, gekennzeichnet durch Lai- n Sr n 
(Mm _v-zCoyCr 2 )03-y- 

10. Hochtemperaturbrennstoffzellen-Stapel nach 
Anspruch 8, gekennzeichnet durch Lai_ n Ca n 
(Mn 2 Co y Cr z ) 03-y Y . 

1 1. Hochtemperaturbrennstoffzellen-Stapel nach 
einem der Anspruche 4 bis 7, dadurch gekennzeich- 
net, daB das Anodenkontaktmaterial einen oder 
mehrere der. Bestandteile Ruthenium (Ru), Nickel 
(Ni), Nickeloxid (NiO) und Cermets aus Nickel und 
Yttrium-stabilisiertem Zirkonoxid (YaCh/ZrO?) 
umfaBt 

1 2. Hochtemperaturbrennstoffzellen-Stapel nach 
einem der Anspruche 3 bis 5, gekennzeichnet durch 
Fasermaterial aus hochwarmfesten, korrosionsbe- 
standigen Materialien. 

13. Hochtemperaturbrennstoffzellen-Stapel nach 
Anspruch 12, dadurch gekennzeichnet, daB das Fa- 
sermaterial aus einem der beiden Edelstahle mit 
den zugehorigen Werkstoffnummern DIN 1.4767 
und 1.4541 sowie mit einem Chromanteil zwischen 
15 und 30 Gew.-% besteht. 

14. Verfahren zur Herstellung eines Hochtempera- 
turbrennstoffzellenstapels nach einem der Anspru- 
che 1 bis 13, dadurch gekennzeichnet, daB vor der 
Fugung (Dichtung) des Stapels (2) zwischen Elek- 
trode (10, 12) und bipolarer Platte (16, 18) eine 
Funktionsschicht (20, 22) eingebracht wird. 

15. Verfahren nach Anspruch 14, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Funktionsschicht (20, 22) auf die 
Oberflache der Elektrode (10, 12) aufgebracht wird. 

16. Verfahren nach Anspruch 14 oder 15, dadurch 
gekennzeichnet, daB die Funktionsschicht (20, 22) 
auf die Oberflache der bipolaren Platte (16, 18) auf- 
gebracht wird. 

17. Verfahren nach einem der Anspruche 14 bis 16, 
dadurch gekennzeichnet, daB zur Aufbringung des 
Kontaktmaterials als Oberflachenbeschichtungs- 
verfahren ein Siebdruck- oder ein Kaltspritzverfah- 
ren verwendet wird. 

18. Verfahren nach Anspruch 17, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB das Kontaktmaterial in Abhangigkeit 
von dem ausgewahlten Oberflachenbeschichtungs- 
verfahren durch einen oder mehrere der handels- 
Gblichen Zusatze organischer Binder, anorgani- 
scher Binder, Gleithilfsmittel, Dispergierhilfsmittel, 
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1. Hochtemperatur-Brennstoffzellen-Stapel 
(HTBZ-Stapel) mit mindestens einer Funktions- 
schicht (20, 22), die zwischen einer Elektrode (10, 
12) und einer daran anliegenden bipolaren Platte 
(16, 18) angeordnet ist und im Bereich der Betriebs- 50 
temperatur des Stapels (2) elektronisch leitend und 
leicht verformbar ist. 

2. Hochtemperaturbrennstoffzellen-Stapel nach 
Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB die 
Funktionsschicht (20, 22) bis zu der Temperatur, bei 55 
der die Fugung (Dichtung) des Stapels (2) erfolgu 
plastisch verformbar ist. 

3. Hochtemperaturbrennstoffzellen-Stapel nach 
Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daB 
die Anoden- und/oder die Kathodenfunktions- 60 
schicht (22, 20), d. h. die zwischen Anode (10) bzw. 
Kathode (12) und bipolarer Platte (16, 18) angeord- 
nete Schicht, aus Fasern aufgebaute filz- oder ge- 
webeartige Matten. umfassen. 

4. Hochtemperaturbrennstoffzellen-Stapel nach 65 
Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, daB die Mat- 
ten aus Fasern eines geeigneten Anoden- bzw. Ka- 
thodenkontaktmaterials aufgebaut sind. 
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Verdicker, Filmbindehilfsmittel und Losungsmittei 
ergSnzt wird. 

19. Verfahren nach einem der Anspriiche 14 bis 18, 
dadurch gekennzeichnet, daB die Funktionsschicht 
(20, 22) vor der FUgung (Dichtung) des Stapels (2) 5 
warmebehandelt wird, wobei die Temperatur vor- 
zugsweise zwischen 500 und 1 100°C Iiegt 

20. Verfahren nach Anspruch 14 t gekennzeichnet 
durch das Einbringen der Funktionsschicht als 
Grunfolie. io 

21. Verfahren nach einem der Anspriiche 14 bis 20, 
dadurch gekennzeichnet, daB die Funktionsschicht 
(20, 22) im ungesinterten Zustand auf eine Schicht- 
dicke zwischen 5 und 100 u.m, vorzugsweise zwi- 
schen 5 und 50 |xm, eingestellt wird. is 

22. Verfahren nach einem der Anspriiche 14 bis 21, 
dadurch gekennzeichnet, daB die Funktionsschicht 
(20, 22) aus mehreren Teilschichten gebildet wird. 
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